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La present e invention concerne un procede de conversion d" hydro car- 
bures, en parti culier un procede d'hydrore forming d' hydro car bures, ainsi que 
l'appareillage correspondent. 

On connait divers proc£d£s d f hy dr ore forming catalytique. Selon l f un 
5 de ces procedes, dit "r^g^nerati f", le catalyseur est frequemraent ou continuel- 
lement reg^ndre' : lorqu ! un seul reacteur est utilise, le catalyseur s'£coule. 
continu el lement de haut en bas, et la regeneration se fait, par exemple en 
continu, dans un reacteur annexe, le catalyseur regenere etant recycle dans le 
reacteur principal, de maniere a ne pas interrompre la reaction. En cas d'em- 

10 ploi de plusieurs reacteurs, renfermant un catalyseur en lit fixe, un reacteur 
peut etre arrfite en vue de la regeneration du catalyseur qu'il contient, tandis 
que les autres reacteurs demeurent en service, ceci egalement afin d'^viter un 
arr§t de 1 'unitd, Le premier de ces deux systemes est surtout applicable a des 
catalyseurs du type oxyde, par exemple oxyde de molybdene ou de cobalt dont la 

15 regeneration par simple brQlage des dep6ts carbones est aisee, et pour lesquels 
l'attrition du catalyseur se traduit p^r des pertes peii on£reuses. Le se- 

cond systeme met en oeuvre une pluralite de reacteurs et peut €tre applique a 
des catalyseurs du type metal noble, en particulier le platine, mais la com- 
plexite de l'appareillage (en particulier cou*t eieve des vannes et conduites) 

20 et les reglages frequents que necessitent la mise en service et l'arr£t d'un 
reacteur (qui se traduisent par une perte de production) en rendant 1 'applica- 
tion peu satis faisante du point de vue -eeonomique. 

Bans le procede dit "non-regeneratif", le catalyseur reste en service 
pendant de longues periodes, mais son activite baisse au cours du temps ce qui 
25 oblige a 4. lever la temperature des reacteurs progressivement done a avoir une 
seiectivite variable au cours du cycle operatoire. De plus, lors de la regene- 
tion, les reacteurs sont tous mis hors- circuit ce qui interrompt to ta lement 
la production de l'usine. 

Le procede et 1'appareil de l 1 invention presentent les avantages 

30 suivants : 

- Simplicite de construction, due a la possibilite d'emploi d'un 
reacteur unique. 



- Maintien de 1 'activite catalytique a un niveau eieve et sensible- 
ment constant, 
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- Choix du niveau d'activite* en fonction de la qua lit e* de la charge 
et de la severite de 1 'operation, 

- Suppression des temps morts correspondant aux regenerations du 
systeme anterieur ,T non-rregenerati f", 

5 - Possibility de verifier tres frequemment l'etat du catalyseur et 

done d'y adapter le trait ement de regeneration. 

Ces avantages. sont obtenus selon 1 'invention en faisant passer un 
courant gazeux constitue d'une charge hydro car bonee de reforming et d 1 hydro - 
gene a travers un e space de reaction renfermant un catalyseur de reforming en 

10 grains, cet espace se decomposant en une plurality de zones catalytiques 

elementaires de sections relativement grandes a l'interieur des que lies le cou- 
rant gazeux circule de haut en bas, r elides entre elles par des zones catalyti- 
ques Element aires de sections relativement petites, le courant gazeux sortant 
d'une zone catalytique elementaire de grande section etant divise* en une 

15 premiere partie (comprise de preference entre 1 et 30 %) qui traverse une zone 
catalytique de section petite pour alimenter la zone catalytique de section 
grande subsequente, et la seconde partie (comprise de preference entre 70 et 
99 %) envoyde dans une zone de chauffage et reroglangee a la premiere partie du 
courant gazeux a 1' entree de la zone catalytique de section grande subsequente. 

20 En choisissant convenablement la forme des zones de sections grandes 

et petites, on peut favoriser la descente du catalyseur dans l'appareil. Ceci 
permet d'operer soit avec une descente lente et continue du catalyseur, soit 
de preference avec une descente partielle periodique du catalyseur (systeme 
re*g6n6ratif non-continu) , du catalyseur frais (e'est-a-dire neuf ou regener6) 

25 etant ajoute en haut de l'appareil pour remplacer la fraction de catalyseur 
soutiree par le bas, ce r emplacement etant simultane" ou non au soutirage 
du catalyseur. On prefere, comme on l'a vu, le systeme reg£neratif non-continu 
qui convient part iculier ement a 1'emploi d'un catalyseur de m£tal noble. 

Ce systeme permet done d'opeYer avec un react eur unique et de fournir 
30 a la reaction la chaleur qui lui est necessaire. En adoptant pour le soutirage 
du catalyseur une frequence et un taux convenable, on peut maintenir 1 'espace 
catalytique a un niveau d' activite* et de select ivite constant. 



Les conditions genera les de la reaction d 'hydro reforming catalyti- 
que sont bien connues et leur choix ne fait pas partie de 1* invention. 
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On mentionnera a titre simplement illustratif : 

Charge : naphta distillant entre environ 60 °C et environ 220 °C, 
en particulier naphta de distillation directe. 

- Catalyseur : de preference metal noble ou melange de metaux nobles 
5 sur support, par exemple platine - alumine - halogene ou platine - iridium - 
alumine - halogene. La teneur totale en metaux nobles est de 0, 1 % a 2 % en 
poids et la teneur en halogene, de preference chlore ou fluor, de 0, 1 a 5 %. 
On peut remplacer 1 'association alumine - halogene par d'autres supports, par 
exemple la si lice - alumine. 

10 - Conditions operatoires pr€ferees : temperature moyenne de 450 a 

550 °C, pression de 1 a 40 atmospheres absolues. debit d'hydrogene de 200 a 

aux conditions normales a 15 °C . 

5 000 litres' par litre de naphta a I'etat liquide, 7 Vitesse horaire de 0,1 a 

10 volumes de naphta liquide par litre de catalyseur. 

Un mode operatoire prefere consiste a ne soutirer le catalyseur que 
periodiquement, par exemple avec une frequence de 1/2 a 20 jours, en ne souti- 
rant a la fois qu'une fraction, par exemple 3 a 30 % de la quantity totale de 
catalyseur. Mais il est possible de soutirer le catalyseur avec une frequence 
beaucoup plus rapide (une minute environ par exemple), la quantity soutirge 
£tant r£duite en proportion. 

Les zones catalytiques £lementaires de grande section p »nt avoir 
des dimensions diff£rentes les unes des autres. On prefere en pr^r e que leur 
20 volume aille en croissant suivant le sens general d'ecoulement da fiuide pour 
compenser le niveau d'activite de plus en plus faible du catalyseur. De m§me 
la temperature moyenne, dans chacune de ces zones, pourra varier : on prefere 
que les temperatures moyennes aillent en croissant suivant le sens general 
d'exoulement du fiuide. 

25 L'invention sera decrite plus en detail a l'aide des figures annexe es . 

Sur la figure 1, le reacteur 1 comprend 3 zones catalytiques de large section 
2, 3, 4, et 2 zones catalytiques de section reduite 5 et 6 . Le reacteur est 
alimente" en catalyseur frais par la conduite 7 et le debit d f introduction est 
contr61£ par le systeme de vannes 8. Le catalyseur peut etre evacue par la 

30 conduite 9 contr6l6 par un systeme analogue 10. 



15 



Le courant gazeux a temperature elevee, consistant en naphta et hy- 
drogene arrive par la conduite 11, passe par la grille 12 (ou un systeme repar- 
titeur equivalent) et traverse la zone 2. Une partie passe par la grille 13 
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(ou un systfeme collecteur Equivalent), sort par la conduite 14, traverse un 
'four non represented revient par la conduite 15, traverse l'espace 16 puis la 
grille 17. L 'autre partie passe direct ement par la conduite 5. Le courant ga- 
zeux traverse ensuite la zone catalytique 3. Une partie passe par la grille 
5 18 et sort par la conduite 19. Elle passe dans un four puis revient par la 

ligne 20 et traverse l'espace 21 et la grille 22. L'autre partie passe direc- 
tement par la conduite 6. Le courant gazeux resultant traverse la zone cataly- 
tique 4 et sort par la grille 23 et la conduite 24. 

Le sens de circulation du gaz de haut en bas presente 1'avantage de 

10 favoriser la descente cju catalyseur lors des periodes d'ouverture du disposi- 
tif 10. Cependant il est egalement envisage" d ! introduire le gaz par la condui- 
te 20 dans la zone 4 ou il circule de haut en bas puis de le soutirer par la 
conduite 24 vers un four et de le r£introduire par la conduite 15 dans la zone 
3 ou il circule de haut en bas et d'ou il est soutire" par la conduite 19 vers 

15 un four a fin d'etre introduit dans la zone 2 par la conduite 11, la circula- 
tion dans cette zone s'effectuant de haut en bas et le soutirage final de gaz 
se faisant par la conduite 14. Une telle procedure implique de preference la 
repartition du catalyseur suivant des zones 4, 3, et 2 de dimensions croissan- 
tes ou tout au moins egales. Une partie de gaz aliments par la conduite 20 

20 passera directement dans la zone 3 a travers la zone 6; cela est Egalement 
vrai pour le gaz entrant par la conduite 15 dont une partie passera dans la 
zone 2 directement a travers la zone 5. Les zones 5 et 6 doivent etre dans ce 
cas co nvenabl ement choisies pour que la surpression ainsi exercee au bas de 
ces zones ne ggne pas l'ecoulement du catalyseur. L'avantage de ce type de 

25 circulation est que le catalyseur ie plus us€ (zone 4) est utilise" pour les 
reactions les plus faciles et, en outre, filtre les impuret£s contenues dans 
la charge et que le catalyseur le plus frais (zone 2) est utilise" pour les 
reactions les plus difficiles ; I'Etat d'usure du catalyseur est ainsi mieux 
adapts aux reactions que I'on veut obtenir. 

30 La figure 2 reprgsente un appareil et un mode pr£fer£ de mise en 

oeuvre de l 1 invention. Le r£acteur 101 comporte 3 zones annulaires larges 102, 
103 et 104 de catalyseur et 2 zones etroites 105 et 106 (la zone 106 etant 
dedoubl£e a titre d 1 il lustration d'une variante du proced£). 

Le catalyseur frais ou r€gen£r£ arrive par la conduite 107, contr6- 
35 le* par le systeme de vannes 108. Le catalyseur est 6vacu£ par la conduite 109 
contrd 16e par le dispositif de fermeture 110. Le courant gazeux a temperature 
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elevde, arrive par la conduite 111 et se repartit dans la zone annulaire 125. 
II traverse la grille 112, le catalyseur de la zone 102 et la grille 113. II 
sort en partie par la conduite 114 pour £tre rechauffe dans four et revenir 
par la conduite 115, l'espace 116 et la grille 117. L'autre partie du gaz passe 
5 directement k travers la zone 105. Le gaz traverse le lit 103 et sort par la 
grille 118. II est evacue en partie par la conduite 119 pour §tre rechauffe 
dans un four non represents et revenir par la conduite 120, l'espace annulaire 
121 et la grille 122. L'autre partie du gaz passe directement par la zone etroi- 
te 106. Le gaz sort vers le centre par la grille 123 pour £tre evacue par la 
10 ligne 124. 

Au lieu de faire circuler les gaz de la peripheric vers le centre, a 
chaque etage, on peut operer de maniere inverse. 

Au lieu de fours, on peut utiliser d'autres systemes - de rechauffage, 
par exemple l'addition d'hydrogene a haute temperature. 
15 Au lieu de 3 zones £largies on peut utiliser 2, 4, 5 zones elargies 

ou da vantage. 

Au lieu d f une grille simple, on peut utiliser un lit de grains de ma- 
terial inert e, par exemple des billes d'alumine. On a constate en effet que ce 
dispositif ameliore la distribution et la collecte du courant gazeux. 

20 Aiitsi que decrit pour la figure 1, on peut egalement injecter le gaz 

d 1 alimentation par la conduite 120 dans la zone 104,_ le soutirer de cette zone 
par la conduite 124 vers un four d'abord, la conduite 115 et la zone 103 ensui- 
te, le soutirer de la zone 103 par la conduite 119 vers un four d'abord, la 
conduite 111 et la zone 102 ensuite, soutirer en fin ce gaz du r£acteur par la 

25 conduite 114. Les avantages d'un tel systeme decrit a propos de la figure 1 
res tent va lab les a propos de la figure 2. 

Quel que soit le schema adopte" (figure 1, figure 2 ou dispositif equi- 
valent), on prefere utiliser le fonctionnement "regeneratif non-continu" , defini 
plus haut : les systemes de vannes 8, 10, 108 et 110 sont normalement f ermes . 
30 Apres un certain temps d* operation, on constate que la qualite du reformat 

baisse. On ouvre alors les systemes de vannes ci-dessus pour retirer une partie 
du catalyseur par le bas et remettre une quantite Squivalente de catalyseur 
regener£ ou frais par le haut. 
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On ne d£crira pas ici la regeneration des catalyseurs de reforming, 
qui est une operation bien connue et ne constitue pas une caracteristique 
nouvelle de la pr£sente invention, Cette operation consiste habituellement en 
une combustion des depots de charbon et/ou en une recharge en halogene. 

5 A titre d'exemple, on a traite" une essence r£pondant aux caractg- 

ristiques suivantes : 

Distillation ASTM : 86-159 °C 
dJ 5 : 0,739 

Para f fines : 51 % en volume 
10 Naphtenes : 44 % en volume 

Aroma tiques : 5 % en volume 

On a obtenu un reformat de nombre d 1 octane "c lair 11 de 99. On a op£re* 
a une temperature moyenne d'entree, dans chaque zone eiargie, de 500 °C, a un 
ddbit de 2.5 volumes liquides par volume de catalyseur et par heure et avec 
15 un rapport en volume hydrogene gazeux (aux conditions norraales) sur hydrocar- 
bures liquides (k 15 °C) de 1 000. La pression etait de 15 atmospheres relati- 
ves . 

On a soutirg 10 7. du catalyseur tous les 3 jours 'des r6sultats 
sensiblement Equivalents ont £te obtenus avec des soutirages de 3 % tous les 
20 jours ou 15 % tous les 5 jours) . 

Le proc£d£ et l'appareil ci-dessus sont d*un emploi tres general et 
peuvent 6tre utilises dans d f autres reactions de conversion d 1 hydro car bures, 
par exemple la des hydroge nation, 1 1 hydro gdnat ion, 1 'hydroisomerisation, 
l'hydrodesulfuration, 1 'hydro ra ffinage, et 1 f hydrocracking. II suffit, lorsque' 
2 5 la reaction est exothermique, de remplacer les fours ou autres systemes de 
rgchauffage fnon represent es) par des zones de refroidissement . 



D'autre part, plusieurs colonnes telles que d£crites ci-dessus, peu- 
vent §tre utilisees en s£rie ou en parallele. 
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REVENDI CATIONS 



1 - Procedd de conversion d'hydrocarbures caracterise en ce que 
l'on fait circuler une charge formee d'hydrogene et d'hydrocarbures a travers 
un espace de reaction renfermant un catalyseur en grains, cet espace se decom- 
posant en une pluralite de zones catalytiques elementaires de sections relati- 
5 vement grandes ou 1 1 ecoulement de la charge s'opere de haut en bas, reliees 
entre elles par des zones catalytiques Elementaires de sections relativement 
petites, le courant gazeux sortant d f une zone catalytique elementaire de gran- 
de section Etant divise en une premiere partie qui traverse une zone catalyti- 
que de section petite pour alimenter la zone catalytique de section grande sub- 
10 sEquente, et la seconde partie qui est envoyee dans une zone d'echange thermi- 
que avant d 1 alimenter la zone catalytique de section grande subsequente, le 
catalyseur Etant pro gres si vement soutire par le bas et remplacE par du cataly- 
seur frais introduit par le haut de maniere a maintenir un niveau d'activite 
ElevE et sensiblement constant en chaque point de I 1 espace catalytique. 

15 2 - ProcEde selon la revendi cation 1 dans lequel on soutire periodi- 

quement le catalyseur, la pEriodicite etant de 1/2 a 20 jours, et la quantite ' 
soutiree a chaque soutirage representant 3 a 30 % de la quantite totale de 
catalyseur . 

3 - ProcEde selon la revendication 1 ou 2 dans lequel le catalyseur 
20 est const itue de mEtal noble sur support, la char ge~ d'hydrocarbures est une 
charge de reforming et les conditions operatoires sont les conditions de re- 
forming. 



4 - ProcEdE selon la revendication 1 ou 2 dans lequel la seconde 

partie du courant gazeux sortant d'une zone catalytique elementaire de grande 

25 section est remelange a la premiere partie du dit courant gazeux a l f entree de 

granae 

la zone catalytique de section/ subsequent e . 

5 - ProcEdE selon la revendication 1 dans lequel on injecte la char- 
ge formee d'hydrogene et d 'hydro carbures en haut de la zone catalytique elemen- 
taire de section relativement grande situee an bas de l ! appareil, l 1 effluent 

30 sortant en bas de cette zone Etant rE-injectE apres modification de sa tempe- 
rature en haut de la zone catalytique relativement grande, situee immediat ement 
au -dessus, et ainsi de suite jusqu'a la zone superieurs d'ou le produit de la 
reaction est soutirE, 1 'ecoulement dans chaque zone catalytique Elementaire de 
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section relati vement grande etant realise* du haut en has de la zone. 



6 - Un appareil pour la raise en oeuvre du proc£de de l ! une des 



revendi cations 1 a 4 prec£dentes 5 caracterise en ce qu'il comprend une colonne 
allongee renfermant (a) une enceinte annulaire allongee de section alternative- 



5 ment grande et petite pour recevoir un lit/ catalyseur, (b) une serie d 1 encein- 
tes p6ripheriques et d ! enceintes internes s6parees les unes des autres et for- 
mant une s£rie d'etages, les unes destinees a 1 'admission d'une partie au moins 
de la charge de l*etage consid6r£ 3 les autres a sa collecte, et des conduites 
comportant des moyens d 1 ^change thermique reliant 1 ! enceinte de collecte d ! un 
10 etage donne* a l 1 enceinte d' admission de la charge de l'etage subsequent, chaque 
zone de grande section de 1* enceinte annulaire allongee £tant en communication 
a chaque £tage avec I'enceinte pe*ripherique et l'enceinte interne associ£es 
pour laisser passer la fraction de charge soumise a l'echange thermique dans 
une direction gdneralement radiale mais de facon a retenir ce catalyseur. 
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